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GcmaB der Erfindung wird ein Verfahren yor- 
geschlagen, innerhalb geregelter Temperaturbereiche 
Reaktionen in der flussigen Phase zwrischen Reaktions- 
stoffen durchzufiihren, von denen mindestens einer 

5 gasformig ist, wobei das theoretisch erforderliche 
Molverhaitnis von Gas zu Fliissigkeit verhaltnismaBig 
klein ist und das dadurch gekennzeichnet ist, daB 
die Reaktionsstoffe bei einer gewiinschten Temperatur 
in gewunschten Verhaltnissen einer Reaktionszone 

lo zugeleitet werden, welche eine Anzahl von Kuhl- 
schlangen enthalt und wobei durdi diese Kiihl- 
schlangen kontinuierlich je Zeiteinheit ein Gasvolumen 
hindurchgeleitet wird, welches mindestens einen in 
der noch anzugebenden Weise erhaltenen gasformigen 

15 Reaktionsstoff enthalt, und dessen Volumen min- 



destens gleich demjenigen des genannten gasformigen 
Reaktionsstoffes ist, welches je Zeiteinheit. der Re- 
aktionszone zugeleitet wird, worauf die beiden Gas- 
strome aus der Reaktionszone und aus den Schlangen 
gemischt werden, gegebenenfalls zusammen mit Auf- 
fiillgas, um hierdurch das Gas zu erhalten, welches 
der Reaktionszone und den Schlangen wieder zu- 
geleitet wird, wobei die Gastemperatur an jedem 
Punkt des Systems und das Verhaltnis der Gasmenge, 
welche den Schlangen zugeleitet wird, derart geregelt 
wird, daB in der Reaktionszone die oben angegebenen 
Bedi'ngungen erhalten werden. Eine wichtige An- 
wendung dieses Verfahrens ist bei Arbeitsweisen, 
die bei uberatmospharischem Druck, also bei einem 
Druck von 50 at und mehr, durchgefuhrt werden. 
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Wenn das Veifahren im Gleichstrom durchgefuhrt 
wird werden die ReaktionsstofEe vorzugsweise am 
Boden der Reaktionszone oder in der Nahe desselben 

5 '^^Das den Gegenstand der Erfindung bildende Ver- 
fahren ist von groBer Bedeutung bei exothermen 
Reaktionen. und die Schlartgen in der Reaktionszone 
werden dann fur Kuhlzwecke verwendet, mdem das 
abgezogene Gas durch beUebige Mittel, beispielsweise . 

lo durcl. Warmeaustauscher. urn den eriorderbchen 
Bctrag gckuhlt wird. Das Verfahren ist auch bei 
Reaktionen von Bedeutung. bei denen erne Tem- 
peraturregelung innerhalb sehr enger Grenzen er- 
fordcrlich ist, und hierbei werden die Temperatur 

IS und die Anteile der Reaktionsstoffe genau geregelt. 
zweckmaBig auf selbsttatigem Wege Meistenteils 
wird das der Reaktionszone zugefuhrte Gas vor- 

"^nS^dcn Gegenstand der Erfindung bildende Ver- 

»o fahren ist besonders geeignet fur exotherme Ver- 
fahren, beispielsweise die Carbonylierung von Mono- 
olefincn, mit 2 bis i8 Kohlenstoffatomen insbesondere 
solchen mit bis i2 Kohlenstoffatomen, und Cyclohexen 
mit Hilfe von Kohlenoxyd und Wasserstoff. bei^iels- 

as weise bei einem Druck von 200 bis 300 at und lem- 
peraturen von lOO bis 180° in Gegenwart ernes 
Kobaltkatalysators, der zweckmaBig m geloster Form 
vorlicgt. beispielsweise als Salz einer Fettsaure. w»e 
Kobaltacetat, und insbesondere als Kobaltnaphthenat. 

30 Wenn Monoolc&ne mit 2 bis 5 Kohlenstoffatomen 
verarbeitet werden, ist in der Reaktionszone em 
inertes flussiges Medium notwendig oder zumindest 
erwiinsdit. wic gesattigtes trimeres Buten. eui Alkohol, 
wie H S 5-Triniethylhexanol oder em Ather wie 

35 Dinonyiathcr. um die fliissige Phase sicherzustellen 
Wenn ein derartiges Medium angewandt wird und 
spater das Carbonylierungsprodukt zu Alkohol hy- 
driert werden soU. wird vorzugsweise das Medium 
von dem Hydrierungsprodukt getrennt, beispielsweise 

40 als DestiUationsriickstand, und der Carbonylierung 
wieder zugcleitet. Obwohl das angewandte Ver- 
haltnis von Hj:CO in der Mischung in einem weiten 
Bercich, etwa zwischen den Molverhaltmssen yon 
I • I und 4:1, liegen kann. wird vorzugsweise ein Mol- 

45 verhaltnis von H,:CO von l"-! angewandt w^ 
moelich ist, wenn das ReaktionsgefaB und die Hilfs- 
auitattungen mit einem gegen Kohlenoxyd widCT- 
standsfahigen Material, wie Kupfer, ausgekleidet smd 
Wenn iedoch in einem gewohnlichen StahlgefaB 

50 gearbeitet wird. soUte dieses Verhaltnis nicht klemer 
sein als 2:1 und vorzugsweise 3:1 betragen. 

Wenn anderc Faktoren es zulassen, wird vorzugs- 
weise das Verfahren unter Anwendung eines Ver- 
haltnisses von Kiihlgas zu Reaktionsgas von min- 

55 destens 9:1 Volumeinheiten durchgefuhrt. gemessen 
bei Normaltemperatur und Druck. 

Weil bei Anwendung hoherer Molverhaltmsse yon 
Gas zu Flussigkeit es nicht moglich ist, das ubhche 
Kuhl verfahren anzuwenden, d. h. eine VergroOerung 

60 des Volumens des gasformigen Reaktionsstoffes mit 
Bezug auf die der Reaktionszone zugefiihrten Flussig- 
keit vorzunehmen, da hierbei eine Verdampfung 
stattfinden und die Reaktion schadUch beeinfiussen 



wiirde ist das Verfahren von besonderer Bedeutung 
bei exothermen Verfahren, in denen das theoretische 65 
Molverhaltnis von Gas zu Fliissigkeit in der GroBen- 
ordnung von 2:1 bis 4:1 liegt. jedoch nicht hoher 

ist als 4:1- , , J , j-^ 

Vorzugsweise wird das Gas, welches durch die 
Schlangen hindurchgeleitet wurde. einer Behandlung 70 
unterworfen. beispielsweise in einem Warmeaus- 
tauscher. um die von ihm bei dem Durchgang durch 
die Schlangen aufgenommene fiihlbare Warme wieder 
zu entfemen, bevor es mit dem aus dem Reaktions- 
gefaB kommenden Gasstrom vereinigt wird. Vorzugs- 75 
weise werden die aus dem ReaktionsgefaB aus- 
tretenden Case ebenfaUs gekuhlt, beispielsweise durch 
indirekten Warmeaustausch, und das durch sie mit- 
genommene flussige Produkt wird in emem oder 
mehreren Auffangtopfen gesammelt und dern Haupt- 80 
Strom des fliissigen Reaktionsproduktes wieder zu- 
geleitet. Hieraus ergibt sich also, daB das umlaufende 
Gas in zwei Stromen geleitet wird, und zwar m emem 
eieentlichen Reaktionsgasstrom. der der Reaktionszone 
zugeleitet wird, und einem Kiihlgasstrom, der durch 85 
die in der Reaktionszone befindlichen Kiihlschlangen 
geleitet wird. Diese beiden Gasstrome werden an 
der Austrittsseitc des ReaktionsgefaBes veremigt und 
zusammen mit Auffiillgas zuruckgeleitet, um wieder 
wie vorher zwischen der Reaktionszone und den 90 
KuhlscMangen verteUt zu werden. 

Die Kiihlschlangen konnen aus einer groBeren 
Anzahl von Einzelelementen bestehen. die von 
beliebiger Form und Lange sein kdnnen, jedoch 
weisen sie vorzugsweise eine betrachtiiche Lange auf, 95 
um ein groBes Volumen der Reaktionszone aus- 
zufullen. Vorzugsweise ist jedes Element oder Rohr 
an beiden Enden mit einem gemeinsamen Kopfstuck 
verbunden. Diese Anordnung hat den Vorteil, daU 
durch die Anordnung einer groDen Anzahl von 100 
paraUelen Leitungen fiir das Kiihlgas em Dinck- 
abfall und damit eine Kraftvergeudung betrachthch 
verringert wird. Eine bevorzugte Form der Schlange 
besteht aus einer Anzahl von iibereinander angeord- 
neten Windungen, welche durch Zwischenrohre ver- 105 
bunden sind, wobei das Ganze eine ununterbrochene 
Lange bildet ; vorzugsweise werden zwolf oder mehr 
solcher Schlangen angewandt, von denen jede an 
beiden Enden mit gemeinsamen Kopfstucken ver- 
bunden ist, die in geeigneter Weise in der Apparatur 110 
angebiacht sind. Die Schlangen konnen auch derart 
angeordnet sein. daB jede Windung linear oder im 
Winkel mit Bezug auf die Windungen der nachsten 
benachbarten Schlangen versetzt ist. Dm-c^ ^ 
Anordnung wird in dem ReaktionsgefaB eine Art 115 
Netzwerk geschafien, wodurch eine innige Mischung 
und Beriihrung der Reaktionsstoffe sichergestellt wird. 

Das ReaktionsgefaB kann auch mit einem ent- 
fembaren Reaktionskorb ausgestattet sein, dessen 
Durchmesser geringer ist als der des Reaktions- lao 
gefaBes und der gegenuber dessen Wandungen durch 
ein geeignetes Isoliermaterial. beispielsweise Asbest- 
zement,. isoliert ist. Ein deraxtiger Aufbau hat den 
Vorteil daO die Spannungen durch die auBere Wajid 
des ReaktionsgefiBes aufgenommen werden das las 
durch die Isolierung kalt gehaiten wird und daher 
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seine Festigkeit beibehalt. Weiterhin wird hierdurch 
eine Korrosion auf den Einsatzkorb beschrankt, dei 
leicht cntfernt und ersetzt werden kann, so daO 
also das kostspieligere auBere ReaktionsgefaB nicht 
5 angegriffen wird. Wenn mit einem derartigen Einsatz- 
korb gearbeitet vvird. fiilien die Schlangcn, insr 
besondere die Windungen, seinen Querschnitt im 
wesentlichcn voUkommen aus. 

Vorzugswcise werden die gasformigen Reaktions- 

lo stoffc dem Boden des ReaktionsgefSOes durch mehrere 
Rohre zugefuhrt, obwohl, falls es erwiinscht ist, dies 
auch durch cin einziges Rohr erfolgen kann. Wenn 
mit einem Einsatzkorb gearbeitet wird, erstrecken 
sich die Rohre vorzugsweise nach unten zwischen 

15 den Kerb und den auBeren Wandungen und werden 
von der obenerwahnten Isolienmg umgeben. 

Vorzugsweise sind die GaseinlaQrohre am Boden 
mit Verteilern oder Dusen ausgestattet. Sie sind 
weiterhin vorzugsweise mit eine Ausdehnung aus- 

20 glcichenden Krummungen im oberen Teil des Re- 
aktionsgefaCes versehen, 

Wenn samtllciie Reaktionsstoffe fiir gewohnlich 
bei den angcwandtcn Reaktionstemperaturen und 
-drucken gasformig sind, ist es notwendig, bei der 

as Durchfuhrung der Reaktion in der flussigen Phase 
eine incrte Fiiissi.^keit anzuwenden, welche als Re- 
aktionsmcdium dient, und diese kann an verschiedenen 
Punkten in das ReaktionsgefaB eingefiihrt werden, 
vorzugsweise in der Nahe des Bodens des Reaktions- 

30 gefaCes. 

In seiner bcvorzugten Ausfiihrungsform hat das 
Verfahrcn den Vorteil, daO die Teraperatur in der 
Reaktionszone inncrhalb enger Grenzen gehalten 
werden kann, ohne daB mehr Gas direkt in die Re- 

35 aktionszone eingefuhrt wird, als fur die Reaktion 
bzw. unter den Reaktionsbedingungen zulassig ist, 
und daB infolge der Verwendung der gemeinsamen 
Kopfe und Windungen ein Druckabfall innerhalb des 
Kiihlsystcms auf einem Minimum gehalten wird und 

40 die Reaktion in dem ReaktionsgefaB durch die 
innige Beriihrung und die Mischung der Reaktions- 
stoffe in dem Netzwerk der Schlangen gefordert wird. 

Fiir exotherme Reaktionen unter iiberatmospha- 
riscliem Druck bestelit die Apparatur in ihren wesent- 

45 lichen Teilcn aus einem hohlen ReaktionsgefaB, das 
geeignet ist, hohe Drucke aufzunehmen und das 
gegebenenfalls mit einem herausnehmbaren Reak- 
tion skorb ausgestattet ist, der gegenuber den Wan- 
dungen des ReaktionsscfaBes durch eine geeignete 

50 Isolation isoliert ist. In dem ReaktionsgefaB bzw. 
in dem Einsatzkorb beftnden sich eine Anzahl von 
Schlangen, die mit ihren Enden an gemeinsamen 
Kopfen sitzen und durch die ein indirektes Kuhlmittel 
geleitet werden kann, so daB hierdurch eine Anzahl 

55 von parallclcn Lcitungen geschaffen wird. Das 
ReaktionsgefaB ist mit Zuleitungsrohren fur die 
Einleitung der Reaktionsstoffe in den Boden des 
Reaktion^gefaBes ausgestattet und mit Abzugsrohren 
fur die flussigen und gasformigen Produkte in der 

60 Nahe des Kopfes des ReaktionsgefaBes. Vorzugsweise 
sind die Kuhlschlangen in Form von getrennten 
Rohrlangen bclicbiger Gestalt und Form ausgebildet 
und an bcidcn Enden mit Kopfstucken verbunden. 
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Vorzugsweise besitzt jede Schlange eine betrachtliche 
Lange und weist eine Anzahl von Windungen auf, 65 
beispielsweise mindestens vier. welche durch Zwischen- 
rohrlangen verbunden sind. Vorzugsweise ist die 
Anzahl der parallelen Leitungen so groB wie moglich; 
da hierdurch ein minimaler Druckabfall erzielt wird. 
Das Netzwerk der Windungen fiihrt nicht nur die 70 
Reaktionswarme ab, sondem es zerstort auch die 
Gasblasen, wodurch die Reaktion zwischen den gas- 
formigen und flussigen Komponenten gefordert wird. 
Es ist wiinschenswert, die Schlangen derart anzu- 
ordnen. daB die Windungen linear urid bzw. oder 75 
im Winkel zu denjenigen der nachst benachbarten 
Schlangen vcrsetzt sind. Bei einer praktischen Aus- 
fuhrungsform, die mit einem Reaktionskorb von 
10 m • 1,2 m Durchmesser zu verwenden ist, sind 
dreizehn FluBstahlkiihlschlangen von je 3,5 cm AuBen- 80 
durchmesser und 2,5 cm Innendurchmesser vor- 
gesehen, deren jede dreizehn Windungen enthalt. 
Die Achsen benachbarter Schlangen besitzen einen 
Abstand von etwa 6 cm voneinander, und jede Windung 
ist 10 m lang. 85 

Diese Anordnung hat den Vorteil, daB hierdurch 
eine gute Mischung und eine innige Beriihrung der 
Reaktionsstoffe stattfindet. Bei Anwendung von 
Apparaturen dieser Art kann die Reaktionswarme 
durch indirekte Mittel in solcher Weise abgefiihrt 90 
werden, daB die Temperatur im Innern der Reaktions- 
zone innerhalb enger Grenzen gehalten wird, was 
fiir viele Verfahrcn von wesentlicher Bedeutung ist, 
und dies kann geschehen, ohne daB mehr Gas direkt 
der Reaktionszone zugeleitet wird, als zur Durch- 95 
fiihrung der Reaktion bzw. zum Einhalten der 
Reaktionsbedingungen zulassig ist. 

Wenn die Apparatur zur Durchfiihrung exothermer 
Reaktionen verwendet wird, wird diese vorzugsweise 
derart ausgebildet, daB das Kiihlschlangenaustrittrohr 100 
im GasablaBrohr miindet und daB beide mit in- 
direkten Warmeaustauschem versehen sind, so daB 
das zuruckgefiihrte Gas zusammen mit etwaigem 
Auffiillgas teilweise dem ReaktionsgefaB durch die 
GaseinlaBleitung und teilweise den Kiihlschlangen 105 
durch eine mit ihnen in Verbindung stehende Leitung 
zugeleitet wird. 

Eine fur diese Zwecke verwendbare Apparatur 
ist in der Zeichnung dargestellt, und zwar zeigt 

Fig. I einen senkrechten Schnitt durch diese 110 
Apparatur und 

Fig. 2 im GrundriB eine geeignete Form einer 
Schlange. 

Das ReaktionsgefaB besteht beispielsweise aus 
einem Stahlrohr i. Die beiden GaseinlaBrohre 2 sind 115 
mit Kriimmern versehen, um eine Ausdehnung dieser 
Rohre zuzulassen. ZweckmaBig ist die Apparatur 
mit mehreren GaseinlaBrohren, beispielsweise sieben, 
ausgestattet. Der Einfachheit halber sind in der 
Zeichnung nur zwei Einlafirohre dargestellt. Die lao 
Reaktionsflussigkeit wird durch die Leitungen 23 
zugefiihrt, welche ebenfalls mit Ausdehnungskriim- 
mem 4 versehen sind und die an ihren Enden Ver- 
teiler oder Brausen 3* besitzen. Im Innern des 
ReaktionsgefaBes i befindet sich ein Reaktionskorb 5, las 
wobei, wie schon erwahnt, dieser nicht unbedingt 
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erforderUch ist, jedoch groOe Vorteile besitzt. Dieser 
Kerbs ist an seiner Ober- und Unterseite durch 
Deckelplatten 6 geschlossen. Im Innem des Korbes 5 
befinden sich Kiihlschlangen 7, von denen in der 
5 Zeichnung nur drei dargesteUt sind, zweckmaDig 
aber etwa dreizehn vorgesehen sind. Jede dieser 
Kiihlschlangen enthalt sechs oder sieben Windungen8, 
die durch Zwischenrohre 9 untereinander verbunden 
sind so dafi jede einzelne Kuhlschlange m ihrer 

10 Lange nicht unterbrochen ist. Die Kiihlschlangen 7 
sind durch die Deckelplatte 6 hindurchgefiihrt und 
miinden in dem gemeinsamen Druckverteilungsraum 
10 Das umlaufende Kiihlgas tritt bei 11 ein und wird 
durch das Rohr 12 an der Oberseite des Reaktions- 

15 gefafies abgefiihrt, so daB es innerhalb der Kuhl- 
schlangen hindurch mit den Reaktionsstoffen im 
Gleichstrom flieBt. Der Korb 5 niht auf einer ent- 
sprechenden zylindrischen Stiitze 15. Das flussige 
Produkt wird durch das Rohr 13 abgezogen. 

ao Die Temperatur im Innem des ReaktionsgefaOes 
wird mit Hilfe eines in einem Rohr steckenden 
Thermoelementes 14 geregelt, welches sich bis auf 
den Boden des GefaBes erstreckt, 

Wie bereits erwahnt, sind bei der in Fig. I dar- 

as gestellten Apparatur zweckmaBig sieben GaseinlaB- 
rohre vorgesehen, und diese sind im gleichmaBigen 
Abstand iiber den Umfang des Korbes verteilt und 
durch einen IsolierstofE isohert. Selbstverstandlich 
kann die Apparatur auch mit einer beliebigen anderen 

30 Anzahl von Gas- und Fliissigkeitsleitungen versehen 
sein 

Im foigenden Beispiel ist eine Arbeitsweise be- 
schrieben, die in der erlauterten Apparatur durch- 
gefiihrt wird. 
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Beispiel 



Diisobutylen wurde in der fliissigen Phase mit emer 
Kohlenoxyd-Wasserstofi-Mischung, die 25 Kohlen- 
oxyd enthielt, bei einem Druck von 250 at und emer 

40 Temperatur von 140 bis 170*^ umgesetzt, und zwar 
in Gegenwart von 0,1 «/o Kobalt, das als Naphthenat 
in dem eingefiihrten Reaktionsstoff gelost war. Die 
das Diisobutylen und das Carbonylierungsgas zu- 
fiihrenden Rohre traten am Kopf des Reaktions- 

45 gefaBes ein und fuhrten die Reaktionsstoffe der 
Reaktionszone am Boden des Korbes zu. 

Das Fassungsvermogen des ReaktionsgefaBes betrug 
5 und der Stromungsdurchsatz war etwa folgender: 
251^^ llussiges Diisobutylen je Stunde, 2500 m^ 

50 Carbonylierungsgas je Stunde und 36 000 m^ Kiihlgas 
je Stunde. Es wurden igoom^ Restgas aus dem 
ReaktionsgefaB zusammen mit 500 m^ Wasserstoff- 
auffiillgas je Stunde und 270 m^KohlenoxydauffiiUgas 
je Stunde mit 36 000 m* Kuhlgas gemischt, welches 

55 Kohlenoxyd und Wasserstoff enthielt, und diese 
gesamte Gasmenge wurde zuriickgeleitet und zwischen 
den Reaktionsgasleitungen und den Kiihlgasleitungen 
in den gleichen Verhaltnissen, wie oben angegeben. 

60 In der angewandten Apparatur befanden sich 
dreizehn Kiihlgasleitungen parallel zueinander an- 
geordnet von denen jede einen AuBendurchmesser 
von 3 5 cm und 2,5 cm lichte Weite besaB und aus 



Stahlrohren bestand und dreizehn Windungen ent- 
hielt, ein DiisobiityleneinlaBrohr mid sieben EmlaB- 65 
rohre fiir das Carbonylierungsgas. 

Das Carbonylierungsgas wurde der Reaktionszone 
bei einer Temperatur von 140° zugefiihrt und die 
gasformigen Reaktionsstoffe traten mit einer Tem- 
peratur von 170** aus der Reaktionszone aus. Das 70 
Kiihlgas trat in die Schlangen mit einer Temperatur 
von 120° ein und verlicB diese mit einer Temperatur 
von 155*=*. Nach dem Mischen dieser Gasstrome hatte 
das gekiihlte vereinigte Gas eine Temperatur von 
105° die nach dem Durchlaufen der Umlaufpumpe 75 
auf 120^ stieg. Das Reaktionsgas wurde auf 140 
vorgewarmt, bevor es der Reaktionszone zugeleitet 
wurde. 

Diese Apparatur und das Verfahren konnen auch 
zur Durchfuhrung von endothcrmen Reaktionen an- go 
gewendet werden, vorausgesetzt, dafi die Reaktions- 
temperatur nicht zu hoch liegt. Es kann dann das 
gleiche Gasumlauf- und Verteilungssystem angewandt 
werden jedockwird jetzt durch die Schlangen Heizgas 
anstatt Kiihlgas geleitet. Die umlaufenden Gase 85 
werden in einem oder mehreren Warmeaustauschem 
erwarmt. Die Reaktionsstoffe werden vorgewarmt 
und zusammen der Reaktionszone zugeleitet, und 
in dieser wird die Temperatur innerhalb der gewunsch- 
ten Grenzen geregelt, indem die Temperatur und die 90 
Menge des durch die Schlangen geleiteten Gases 
entsprechend eingestellt wird. • . « + 

Ebenso wie bei exothemien Verfahren betrdgt 
auch bei endothermen Verfahren die Gasmenge, 
welche durch die Schlangen geleitet wird, vorzugs- 95 
weise mindestens das Neunfache des durch die 
Reaktionszone geleiteten Gases, und das Verfahren 
wird vorzugsweise dann angewandt, wenn das theo- 
retische Molverhaltnis von Gas zu Fliissigkeit 
zwischen 2:1 und 4:1 liegt. Es ist einleuchtend, too 
daB es bei beiden Verfahrensarten notwendig 1st, 
einen Anteil an gasformigem 

zuwenden, der groBer ist als der stochiometrischen 
Mcnge entspricht, urn ein Fortschreiten der Reaktion 
zu bewirken, und daher kann das tatsachliche Mol- 105 
verhaltnis von Gas zu Fliissigkeit bis 7 : i betragen. 
sollte jedoch diesen Wert nicht iiberschreiten. 

Falls erwiinscht ist, kann an jedem Ende der 
Schlangen eine Anzahl von Kopfen vorgesehen sein, 
jedoch werden hierdurch nicht so gute Ergebnisse no 
erzielt, als wenn diese in einem einzigen Kopf miinden. 
Es ist vortcilhaft, cincn Kopf anzuwenden, der eine 
verhaltnismaBig groBe Abmessung besitzt. 

In der vorliegenden Beschreibung werden unter 
paralielen Leitungen solche verstanden, zwischen 115 
deren Enden der gleiche Druckabfall herrsclit. 

An Stelie von Windungen konnen auch andere 
Ausbildimgen oder Formen von Schlangen verwendet 
werden, welche eine betrachtliche Lange besitzen 
und die sich in gecignctcr Form zu den benachbarten 120 
ahnlichen Schlangen anordnen lassen. 

Es hat sich herausgestellt, daB bei der oben be- 
schriebenen Apparatur mit einem Durchmesser von 
1,2 m gute Ergebnisse erzielt werden, wenn fiir )e 
6 cm Tiefe des Reaktionsraumes eine FluBstahlrohr- 125 
windung von 10 m Lange verwendet wird, die einen 
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AuOendurchmess^r von 3,5 cm und eine lichte Weite 
von 2,5 cm besitzt. Fur jede 6 cm Tiefe des Reak- 
tionsraumes betragt also die lineare Lange dieses 
Rohres je Quadratmeter Querschnittsflache des Re- 

^ aktionsraumes etwa = — = 8,8 m. Meistens 

— 0,6* 
7 

' ist es zwccks weitgehender Erreichung der durch 
die Erfindung erzielten Vorteile wiinschenswert. daG 

10 dieser Wert nicht unter 6,8 liegt, und vorzugsweise 
sollte er iiber 8,8 liegen, insbesondere wenn die 
Reaktion in hohem MaBe exotherm verlauft. Dem- 
gemaO sollten auch die Warmeiibertragungseigen- 
schaften der fiir je 6 cm Tiefe des Reaktionsraumes 

15 angewandten Rohre mindestens aquivaient sein den- 
jenigen von 6,8 m des obenerwahnten Stahlrohres 
je Quadratmeter Querschnittsflache des Reaktions- 
raumes und vorzugsweise aquivaient mehr als 8,8 m 
je Quadratmeter. 
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PaTENTANSPROCH E: 

1. Verfahren zur Durchfiihrung, chemischer 
Reaktionen innerhalb geregelter Temperaturbe- 
reiche in der fliissigen Phase zwischen Reaktions- 
stoffen, von denen mindestens einer gasformig 
ist, wobei das Molverhaltnis von Gas zu Fliissig- 
kcit, welches theoretisch erforderlich ist, ver- 
haltnismaBig gering ist, dadurch gekennzeichnet, 
daI3 die Reaktionsstoffe bei einer bestimmten 
Tcmperatur und in bestimmten Verhaltnissen 
durch eine Reaktionszone geleitet werden, welche 
eine Anzahl von Kuhlschlangcn cnthalt, wobei 
durch diese Kiihlschlangen je Zeiteinheit ein 
Gasvolumen mindestens eines gasformigen Re- 
aktion sstoffes geleitet wird, das mindestens gleich 
ist demjenigen des gasformigen Reaktionsstoffes, 
welcher je Zeiteinheit durch die Reaktionszone 
geleitet w^ird, wobei die Gasstrome aus der Re- 
aktionszone und aus den Schlangen kontinuierlich 
gemischt und erforderlich en- oder gewunschten- 
falls mit Auffiillgas versetzt werden, um hier- 
durch das der Reaktionszone und den Kiihl- 
schlangen wieder zuzuleitende Gas zu erhalten, 
wobei die Gastemperatur an jedem Punkt des 
Systems und die durch die Schlangen geleitete 
Gasmenge derart eingestellt wird, daB die an- 
gegebenen Bedingungen in der Reaktionszone 
aufrcchterhalten werden. 

2. Verfahren nach Anspnich i, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB es im Gleichstrom durchgefiihrt 
wird und die Reaktionsstoffe durch den Boden 
oder in der Nahe des Bodens der Reaktionszone 
zugeleitet werden. 

3. Verfahren nach Anspruch i und 2, dadurch 
gekennzeichnet, daD bei iiberatmospharischem 
Druck von 50 at und mehr gearbeitet wird. 

4. Verfahren nach Anspruch i bis 3. dadurch 
gekennzeichnet, daB bei exothermen Reaktionen 
die Reaktionswarme aus der Reaktionszone durch 
das durch die Schlangen geleitete Gas abgefiihrt 
wird. 

5. Verfahren nach Anspruch i bis 3, dadurch 
gekennzeichnet, dafl bei endothermen Reaktionen 



durch das durch die Schlangen geleitete Gas 
der Reaktionszone Warme zugefiihrt wird. 65 

6. Verfahren nach Anspruch i bis 4, dadurch 
gekennzeichnet, daB das durch die Schlangen 
geleitete Gasvolumen mindestens neunmal so 
groB ist wie das der Reaktionszone je Zeiteinheit 
zugefiihrte Gasvolumen. 70 

7. Verfahren nach Anspruch i bis 4 oder 6, 
dadurch gekennzeichnet, daB das theoretische 
Molverhaltnis von Gas zu Fliissigkeit voraugs- 
weise zwischen 2:r und 4:1 betragt, wobei das 
tatsachliche Molverhaltnis von Gas zu Fliissigkeit 75 
jedenfalls den Wert 7:1 nicht iiberschreitet. 

8. Verfahren nach Anspruch i bis 4 oder 6 imd 7, 
dadurch gekennzeichnet, daB die von dem Gas 
bei seinem Durchgang durch die Schlangen auf- 
genommene fiihlbare Warmemenge in mindestens 80 
einem auBeren Warmeaustauscher entfernt wird. 

9. Verfahren nach Anspruch i bis 8, dadurch 
gekennzeichnet, daB die Reaktionszone eine Anzahl 
von Schlangen enthalt und diese an jedem Ende 

in gemeinsamen Druckverteilem miinden, so daB 85 
eine Anzathl von parallelen Gasleitungen, vorzugs- 
weise mindestens zwolf, durch die Fliissigkeit ge- 
fiihrt werden. 

10. Verfahren nach Anspruch 9, dadurch ge- 
kennzeichnet, dafl in jeder Leitung eine Anzahl 90 
von Windungen vorgesehen. ist, welche durch 
Zwischenrohre verbunden sind. 

11. Verfahren nach Anspruch i, insbesondere 
zur Carbonylierung von Olefinen mit z bis 18, 
vorzugsweise 2 bis 12 Kohlenstoffatomen, dadurch 95 
gekennzeichnet, daB diese Umsetzung bei einer 
Temperatur von 100 bis 180'' und einem Druck 
von 200 bis 300 at in Gegenwart eines geldsten 
Kobaltkatalysators durchgefiihrt wird. 

12. Verfahren nach Anspruch 11. dadurch ge- 100 
kennzeichnet, daB ein Olefin mit 2 bis 5 Kohlen- 
stofEatomen und ein inertes Reaktionsmedium 
angewandt werden. 

13. Apparatur zur Durchfiihrung von ex- 
othermen oder endothermen Reaktionen in fliissiger 105 
Phase zwischen Reaktionsstofien, von denen 
mindestens einer bei iiberatmospharischem Druck 
gasformig ist, gekennzeichnet durch ein hohles, 
fiir hohen Druck geeignetes ReaktionsgefaB, das 
mit Zuleitungsrohren fiir die Reaktionsstoffe und 110 
einem Abzugsrohr fiir die Endprodukte aus- 
gestattet ist und eine Anzahl von Rohrschlangen 
aufweist. durch die Reaktiorisgas als WSnne- 
iibertrager geleitet werden kann, wobei diese 
Schlangen durch die Reaktionszone gefiihrt werden 115 
und an ihren Enden an gemeinsamen Druck- 
verteilem sitzen und diese gegeniiber der Reak- 
tionszone isoliert sind, wobei eine Riicklaufleitung 
fiir das Reaktionsgas vorgesehen ist, die an der 
EinlaBseite des ReaktionsgefaBes Abzweigimgen lao 
aufweist zur Verteilung eines ein gasformiges 
Reaktionsmittel enthaltenden Gases in die Re- 
aktionszone durch die genannten Zuleitungsrohre 
und zu den Schlangen durch einen Dnickverteiler, 
wobei auch Abzweigungen an der AuslaBseite xa5 
des ReaktionsgefaBes vorgesehen sind, durch die 
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das gasformige Endprodukt der Reaktion^one 
durch das AuslaBrohr und aus den Schlangen 
durch den DnickverteUer aufgenommen wird unci 
in den Kreislauf zuriickgeleitet und yerteilt wd 

14. Apparatur nach Anspnich 13. ^ennzeichnet 
dui4 einen herausnehmbai'cn Reakt.onskorb, der 
gegeniiber den Wandungen des Reaktionskessels 
lurch ein geeignetes IsoUermittel isoliert 1st. 

IS Apparatur nach Anspnich 13 und I4. ge- 
kennzeidinet durch cine groBe Anzahl von KuW- 
schlangen mit einer betrachtlichen Lange und 
vorzv^sweise einer Anzahl von Windungen. 



16. Apparatur nach Anspnich 13 und 15, da- 
durch g^ennzeichnet. daB jede Windung bezughch 
der Wtadungen der bcnachbarten Schlange hnear 
und bzw. Oder im Winkel versetzt Kt 

17 Apparatur nach Anspruch 13 bis 16. dadurch 
gekennzeichnet. daB die Warmeubertragungs- 
eigenschaften der Schlangen je 6 cm Tiefe des 
Reaktionsraumes mindestens aquivalent smd den- 
lenigen von 6,8 m FluBstahlrohr je Quadratmeter 
Querschnittsflache des Reaktionsraumes vorzugs- 
weise mindestens denjenigen von 8,8 m FluB- 
stahlrohr. 
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